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© Polypropylenharz und Verfahren zur Herstellung desselben 

© Es wird ein Polypropylenharz bereitgestellt, das die folgen- 
den physikalischen Eigenschaften hat: (1) eine FlieBfihigkeit 
(MFR) von 0,1 bis 1000 g/10 min, gemessen bei 230°C, unter 
einer Belastung von 2,16 kg; (2) bei 23° C eine Xylol-Loslich- 
keit (CXS) von 0,5 bis 5,0 Gew.-%; (3) eine endotherme 
Hauptspitzentemperatur (Tmp) von 153-1 63° C, wie sie an 
einer Schmelzkurve bestimmt wird, welche rnit einem 
Differentiai-Scanning-Kalorimeter (DSC) gemessen wurde; 
(4) bei einer Temperatur von unter 80° C eine eluierte Menge 
von 0,01 bis 3,0 Gew.-<*b, gemessen mit einem Querfraktio- 
nierungs-Chromatograph (CFC); und (5) eine isotaktfsche 
Pentad-Fraktion (mmmrn) von 92,0 bis 98,0 Gew.-%, gemes- 
sen durch 13 C-NMR. 

Es wird auch ein Verfahren zur Herstellung des oben 

genannten Polypropylenharzes bereitgestelJt, das den 
V" Schritt elnes Polymerisierens von Propylen in Gegenwart 
^ eines Katalysators umfaSt, welcher die Kombination der 
^ folgenden Komponenten (A), (B) und (C) enthalt: 
M Komponente (A): eine feste Katalysatorkomponente, die 
^ durch Inkontaktbrtngen einer Komponente (A1), weJche eine 
O feste Komponente ist, die Trtan, Magnesium und ein Halo- 
^ gen als essentielle Komponenten enthalt, mit einer Kompo- 
^ nente (A2), welche eine Komponente aus einer Siliciumver- 

bindung ist die durch die allgemeine Formel 

O) ? W R )m (in der R eine verawiOtkettige aliphati- 
^ sche Kohlenwasserstoffgruppe Oder eine cyciische aliphati- 
sche Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 2 eine Kohienwasser- 
m stoffgruppe, die ... 

o 

Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unteriagen entnommen 
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Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung bezieht sich ganz allgemein auf ein Propyienharz. Die Erfindung bezieht sich 
insbesondere auf ein Propyienharz mit niedriger Kristallinitat das spezifische physikalische Eigenschaften hat 

5 und hinsichtlich Transparent Flexibility und Schlagzahigkeit hervorragend ist 

Kristalline Polypropylene wurden bisher industriell produziert und ira Hinblick auf ihre Charakteristika, wie 
z. B. hohe Kristallinitat und hohe Stereoregularit&t wurden sie auf verschiedenen Gebieten, wie z. B. in Kraft- 
fahrzeugen und HaushaltselektrogerSten, verwendet Dagegen wurden amorphe Polypropylene, d. h. ataktische 
Polypropylene normalerweise als Nebenprodukte, fur die es keine Verwendung gibt beseitigt Allerdings haben 

lo solche amorphen Polypropylene in den letzten Jahren auf einigen Gebieten Verwendung gefunden, z. B. in 
Klebstoffen. AuBerdem haben Polypropylene mit niedriger Kristallinitat, die Zwischenprodukte zwischen den 
obigen kristallinen und amorphen Polypropyienen sind, z. B. Polypropylene, die eine niedrige endotherme 
Hauptspi tzentemperatur (Tmp) und eine niedrige isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) haben, im Vergleich zu 
hochkristallinen Polypropyienen hervorragende Flexibilitat Transparenz und Schlagzahigkeit Im Hinblick auf 

is diese Charakteristika finden solche Propylene mit niedriger Kristallinitat Verwendungen, die sich von denen 
hochkristalliner Polypropylene unterscheiden. Das heiBt, solche Polypropylene mit niedriger Kristallinitat wer- 
den zur HersteQung von Filmen, Folien usw. verwendet und fanden Anwendung beim SpritzgieBen, Strangpres- 
sen usw. Herkommliche Polypropylenharze mit niedriger Kristallinitat enthalten ein Gemisch eines amorphen 
Polypropylenharzes oder eines Polypropylenharzes mit sehr niedriger Kristallinitat und eines relauv hochkri- 

20 stallinen Porypropylenharzes. Wenn solche Harze zu einem Film geformt werden, neigt die amorphe Polypropy- 
len-Komponente leicht dazu, aus dem Rim auszubluten, wodurch die Oberflache des Films klebrig wircL 
AuBerdem kann die hochkristalline Potypropylenharz-Komponente ein Forrateil liefern, das unzureichende 
Flexibilitat und Transparenz hat. Es war somit schwierig, ein Polypropylenharz mit niedriger Kristallinitat zu 
erhalten, das ein ausreichendes Niveau an Flexibilitat und Transparenz hat und das ein nicht-klebriges Formteil 

25 liefern kann. 

Eine Aufgabe der vorliegenden Erfindung besteht daher darin, die oben genannten Probleme zu eliminieren 
und ein Polypropylenharz mit niedriger Kristallinitat bereitzustellen, das eine erhohte Flexibilitat Transparenz 
und Schlagzahigkeit hat und das ein nicht-klebriges Formteil bereitstellen kann. 

Von den Erfindern der vorliegenden Erfindung wurde nun festgestellt daft die obige Aufgabe durch ein 
30 Polypropylenharz, das eine Kombination spezieller physikalischer Eigenschaften aufweist gelost werden kann. 

Somit steUt die vorliegende Erfindung ein Polypropylenharz bereit das die folgenden physikalischen Egen- 
schaften hat: 

(1) eine FlieBfahigkeit (MFR) von 0,1 bis 1000 g/10 min, gemessen bei 230°C unter einer Belastung von 
35 2,16 kg; 

(2) bei 23°C eine Xylol-Ldslichkeit (CXS) von 0^ bis 5,0 Gew.-%; 

(3) eine endotherme Hauptspitzentemperatur (Tmp) von 153— 163° Q wie sie an einer Schmelzkurve 
bestimmt wird, welche mit einem Differential-Scajining-Kalorimeter (DSC) gemessen wurde; 

(4) bei einer Temperatur von unter 80° C eine eluierte Menge von 0,01 bis 3,0 Gew.-%, gemessen mit einem 
40 Querf raktionierungs-Chromatograph (CFQ; und 

(5) eine isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) von 92,0 bis 98,0 Gew.-%, gemessen durch t3 ONMR. 

Die vorliegende Erfindung stellt auch ein Verfahren zur Herstellung des oben genannten Porypropylenharzes 
bereit das den Schritt eines Polymerisierens von Propylen in Gegenwart eines Katalysators umf afit welcher die 

45 Kombination der folgenden Komponenten (A\ (B) und (Qenthalt: 

Komponente (A): eine feste Katalysatorkomponente, die durch Inkontaktbringen einer Komponente (Al), 
welche eine feste Komponente ist die Titan, Magnesium und ein Halogen als essentielle Komponenten enthalt 
mit einer Komponente (A2), welche eine Komponente aus einer Siliciumverbindung ist die durch die allgemeine 
Formel R^^-mS^OR 3 )!!! (in der R l eine verzweigtkettige aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe oder eine 

so cyclische aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 2 eine Kohlenwasserstoffgruppe, die dieselbe wie R 1 oder 
von dieser verschieden ist oder eine ein Heteroatom enthalt ende Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 3 eine Kohlen- 
wasserstoffgruppe mit zwei oder mehr Kohlenstoffatomen ist und 1 ^ m ^ 3) dargestellt wird; erhalten wird; 
Komponente (B): eine Komponente aus einer Organoatuinimumverbindung; 

Komponente (C): eine Komponente aus einer Siliciumverbindung, die durch die allgemeine Formel 

55 R^-nS^OR 5 ^ (in der R 4 eine Kohlenwasserstoffgruppe ist R 5 eine Kohlenwasserstoffgruppe mit 2 oder mehr 
Kohlenstoffatomen ist, und 1 < n ^ 4) dargestellt wird. 

Detaillierte Beschreibung der Erfindung 

60 Polypropylenharz 

Das Polypropylen der vorliegenden Erfindung wird durch die folgenden physikalischen Eigenschaften charak- 
terisiert 

Die FlieBfahigkeit MFR ist im Bereich von 0,1 bis 1000 g/10 min, vorzugsweise von 0,1 bis 100 g/10 min, 
65 bevorzugter von 0,5 bis 50 g/10 niin. 

Wenn die MFR unter dem obigen Bereich liegt ist die Formbarkeit des Polypropylenharzes zu einer Folie 
oder dergleichen schlecht und wenn die FlieBfahigkeit MFR den obigen Bereich Gbersteigt ist die Festigkeit 
eines Produktes, wie z. B. eine Folie, verschlechtert 
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^ ?}? Xy l? t " LM *k* (CXS) bei 23°C liegt im Bereich von 0,5 bis 5 Gew.-%, vorzugsweise von 1 0 bis 
4,0 Gew.-%. Wenn sie 5 Gew.-% fibersteigt, neigt die gebildete Folie ieicht dazu, klebrig zu sein, und wenn sie 
weniger als 0,5 Gew.-% betragt, ist die Formbarkeit zu einer Folie schlecht 

Die endotherme Hauptspitzentemperatur (Tmp) auf einer Schmeizkurve, die durch Verwendung eines Diffe- 
renttal-Scannmg-Kalorimeters (DSQ erhalten wird, liegt im Bereich zwischen 153— 163°G Wenn die Peak- 
Ternperatur fadher als 163°C ist, ist die Kristallinitat zu hoch, urn das angestrebte Porypropylen mit medriger 
Knstallimtat zu erhalten, und wenn die Sphzentemperatur niedriger als 153°C ist, wird die XyloI-LosKchkeit 
(CXS) zu grofl. Die endotherme Hauptspitzentemperatur liegt vorzugsweise im Bereich von 157— 161° C 

Der Querfrakdonierungs-Chromatograph (CFC) ist zur Untersuchung der Kristallinitatsverteilung eines 
Polymeren verwendbar. Unter Verwendung von o-Dichlorbenzol als Losungsmittel, ist die eluierte Menge bei 
emer Ternperatur unter 80°C im Bereich von 0,1 bis 3,0 Gew.-%, vorzugsweise von 0,1 bis 2J5 Gew.-%. 

Das Eluat bet einer Ternperatur unter 80°C entspricht dem sogenannten amorphen ataktischen Polyproovlen. 
Wenn die eluierte Menge davon zu groB ist wird die gefbrmte Folie klebrig sein. 

Die isotaktische Pentad-Fraktion (mmmra), gemessen durch I3 C-NMR, liegt im Bereich von 9Z0 bis 980% 
vorzugsweise von 92,5 bis 97,0%, bevorzugter von 93,0 bis 96£<W>. 

Wenn die Fraktion zu hoch ist, ist die Kristallinitat zu hoch, urn das angestrebte Polypropylenharz mit 
niednger Knstallimtat zu erhalten, und wenn die Fraktion zu niedrig ist, ist es wiederum nicht mdgiich, das 
angestrebte Polypropylenharz mit niedriger Kristallinitat zu erhalten, und zwar aufgrund des Voriiegens von 
ataktischem Polypropylen. Das Polypropylenharz mit niedriger Kristallinitat gemaB der vorliegenden Erfindung 
wird somit durch seine geringe bei einer Ternperatur von unter 80°C im CFC eluierten Menge charakterisiert 2C 
obgleich es erne medngere Knstaffinkat hat als herkammlich bekannte Propylenharze. 

Herstellung 

Es gibt keine besondere Beschrankung bei einem Verfahren zur Herstellung des Polypropylenharzes mit 25 
niednger KnstaUinitat gemaB der vorliegenden Erfindung. Allerdings wird es vorzugsweise nach dem unten 
beschnebenen Verfahren hergestellt 

Somit wird das erfmdungsgemaBe Polypropylenharz mit niedriger Kristallinitat vorzugsweise durch die 
Polymensapon von Propyien unter Verwendung eines Katalysators, der die Kombination der folgenden Kom- 
ponenten (AX (B) und (C) enthalt, hergestellt Wenn gewflnscht, kann der Katalysator auch eine weitere Kompo- 30 
nente, d. h. die vierte Komponente, zusatzlich zu den Komponenten (AX (B) und (C) enthalten. 

Komponente (A): eine feste Kataiysatorkomponente, die durch Inkontaktbringen einer Komponente (All 
welche eine feste Komponente ist, die Titan, Magnesium und em Halogen als essentieUe Komponenten enthalt! 
mit emer Komponente (A2), welche eine Komponente aus einer Sflidumverbindung ist, die durch die aflgemeine 
-5*1 v \-™ s WKpmpn der R 1 eine verzweigtkettige aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe oder eine 35 
cyclische ahpfaatische Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 2 eine Kohlenwasserstoffgruppe, die dieseSe wie R 1 ist 
Oder von dieser verschieden ist, oder eine ein Heteroatom enthaltende Kohlenwasserstoffgruppe ist- R 3 eine 
^Menwasserstoffgruppe mit 2 oder mehr Kohlenstoffatomen ist, und 1 < m < 3) dargesteUt wird, erhalten 

Komponente B: eine Komponente aus einer Organoaluminiumverbindung; ^ 
Komponente C: eine Komponente aus einer SiHciumverfoindung, die durch die allgemeine Formel 
R 4-^1(01*% (in der R 4 erne Kohlenwasserstoffgruppe, R 5 eine Kohlenwasserstoffgruppe mit 2 oder mehr 
Kohlenstoffatomen ist, und 1 ^ n ^ 4) dargesteUt wird. 

(1) Feste Kataiysatorkomponente 45 

Die Komponente (A) des Katalysators der vorliegenden Erfindung ist ein Produkt, das durch Kontakt 
zwischen emer spezifischen festen Komponente (Komponente (Al)) und einer spezifischen Siliciumverbindung 
( °^°u ent !i (A2 ?. erha ! te P wmL Wenn gewflnscht, kann die Komponente (A) der vorUegenden Erfindung 
zusatzlich zu den obigen drei essentieuen Komponenten auch andere Komponenten enthalten, 

Komponente (Al) 

0 feste Komponente der vorliegenden Erfindung ist eine feste Komponente fur die stereospezifische 
Polymerisation von Propyien, die Titan, Magnesium und Halogen als essentieUe Komponenten enthalt Die feste 
Komponente kann, wenn gewunscht, aufier den drei essentieUen Elementen auch noch weitere Elemente 
enthalten. Die in der festen Komponente enthaltenen Elemente konnen in Form einer Verbindung voriieeen. 
Ferner kannen die Elemente wechselseitig verbunden sein. * 8 

Feste Komponenten, die Titan, Magnesium und Halogen enthalten, sind per se bekannt und werden zum 
tfeispiel m den japamschen Patent-Offenlegungen Nr. 53-45688, 54-3894, 54-31092, 54-39483 54.94591 
« 54-131589, 55-75411, 55-90510, 55-90511, 55-1274<^K-147507;55-155W3, ft 18609 £S 

56-72001, 56-86905, 56-90807, 56-155206, 57-3803, 57-34103, 57-92007, 57-121003, SSw «Sa »Sn 
cfllS^ 58 * 27732 - 58 - 32604 ' 58 - 32605 ' M- 67703 * 58.117206, 58-127708, 58-1837^ ^^ 59-149^ 
59-149906 und 63-108008 bekannt Von diesen bekannten festen Komponenten kann irgendeine in ^er vorUeS 
den Erfindung eingesetzt werden. 

»;j 4 ?? n ^ iUII1Verbin ^ UIlge ^i iie Magnesiumquelle dienen, konnen folgende umfassen: Magnesiumdihaloge- 
nid, Dialkoxymagnesium, Alkoxymagnesiumhalogenid, Magneshimoxyhalogenid, Dialkylmagnesium. Maene- 
siumoxid, Magnesiumhydroxid, Carbonsauresalze von Magnesium usw. Die MagnesiumverbindungeiTsind vor- 
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zugsweise solche, die durch Mg^OR^-pXp (in der R 6 eine Kohlenwasserstoffgruppe ist, deren Kohlenstoffzahl 
vorzugsweise 1 bis 10 ist; X ein Halogen ist, und 0 ^ p =S 2) dargestellt wird, z. B. Magnesiumdihalogenid und 
Dialkoxymagnesium, 

Titanverbindungen, die als Utanquelle dienen, kdnnen solche Verbindungen sein, die durch die allgemeine 

5 Formel T^OR^-qXq (worin R 7 eine Kohlenwasserstoffgruppe ist, deren Kohlenstoffzahl vorzugsweise 1 bis 10 
ist; X ein Halogen ist, und 0 < q < 4) dargestellt werden. Speziell konnen die Titanverbindungen die folgenden 
umfassen: HCU, TiBr* TXOCjHsJCU, TXOCjHs^fe, TiCOCzHsfeCI, TtfO-i-CaHrX^* T<0-n<^H 9 ) CU Ti(0-n- 
QHsJaQz, TiCOC2H 5 )Br3, r<OC2H 5 XO-n-QH 9 )2a TifO-n-COfefeCl, T^OQHsX^s, T^O-i-C^)^ T<0-n- 
GsHiOCk, TifO-n-CsHiaJO* ri(OC 2 HsK T<0-n-C 3 H 7 )4, Ti(0-n-C«H»)4, TXO-i-CiH*)* TXO-n-CeH^K Ti(0-n- 

10 C6H !7 )4undr<OCH2CH(C2H5)C4H9)4. 

AuBerdem Icann auch eine Molekularverbindung, die durch Reagierenlassen von TDC 4 (in der X' Halogen ist) 
mit einem Elektronendonor, wie er spater beschrieben werden wind, erhalten wird, als Utanquelle eingesetzt 
werden. Solche Molekularverbindungen kdnnen. speziell folgende umfassen: TiCU - CH3COC2H5, 
TiCU - CH3CO2C2HS, TiCU • CeHsNOz, TiCU • CH3COCI, TiCU - CeHsCOCl, TiCU • CsHsCO^Hs, 

15 TiCU • OCOC2Hs,TiCU • C4H4O usw. 

Daruber hinaus kdnnen Titanverbindungen, wie z. B. T1CI3 (das durch Reduzieren von TiCU mit Wasserstoff, 
mit Aluminiummetatt oder mit einer organometallischen Verbindung) erhalten werden kann, TiBr* 
Ti(OC2Hs)Cl2, TiClz, Dicyclopentadienyltitandichlorid und Cyclopentadienyltitantrichlorid verwendet werden. 
Von diesen Titanverbindungen werden TiCU TXO-n-C^Hg)* und Ti(OC 2 H5)Cl3 bevorzugt 

20 Irn allgemeinen wird Halogen aus den obigen Halogenverfoindungen von Magnesium und/oder Titan zuge- 
fflhrt Alternativ kann es aus anderen Halogenquellen zugefuhrt werden, z. B. aus wohlbekannten Halogenie- 
rungsagenzien, die Halogenverbindungen von Aluminium, beispielsweise AICI3, Halogenverbindungen von 
Silicium, beispielsweise SiCU, Halogenverbindungen von Phosphor, beispielsweise PCb und PCls, Halogenver- 
bindungen von Wolfram, beispielsweise WCfe und Halogenverbindungen von Morybdan, beispielsweise M0CI5 

25 umfassen. Das in der Katalysatorkomponente enthaltene Halogen kann aus der aus Fluor, Chlor, Brom, Iod und 
Gemischen der genannten bestehenden Gruppe ausgewahlt werden. In besonders bevorzugter Weise ist es 
Chlor. 

Die f este Komponente zur Verwendung in der vorliegenden Erfindung kann zus§tzHch zu den oben genann- 
ten essentiellen Komponenten weitere Komponenten enthalten, z. B. Aluminiumkomponenten, wie AI(OC 2 H 5 )3, 

30 Al(Oi-C 3 H 7 )3 und A^OCH^CU und Borverbindungen, wie B(OCH 3 )j, B(OC 2 Hs)a und B(OC^H 5 }^ Diese Kom- 
ponenten kdnnen in der f esten Komponente als Aluminium- und Borkomponenten zurfickbleiben. 

Darfiber hinaus kann bei der HersteHung der festen Komponente ein Elektronendonor als innerer Donor 
verwendet werden. Die Elektronendonoren (innere Donoren), die zur Herstellung der festen Komponente 
verwendet werden kdnnen, kdnnen folgende umfassen: Sauerstoff-enthaltende Elektronendonoren, z. B. Alko- 

35 hole, Phenole, Ketone, Aldehyde, Carbonsauren, Ester von organischen oder anorganischen Sauren, Ether, 
Saureamide und Saureanhydride; und Stickstoff-enthaltende Elektronendonoren, wie z. B. Ammoniak, Amine, 
Nitrile und Isocyanate. 

Die Elektronendonoren kdnnen speziell umfassen: (a) Alkohole, die 1 bis 18 Kohlenstoffe enthalten, z. R 
Methanol, Ethanol, Propanol, Butanot Pentanol, Hexanol, Octanol, Dodecanol, OctadecyiaQcohol, Benzytalkohol, 

40 Phenylethyialkohol und Isopropylbenzylalkohol ; (b) Phenole, die 6 bis 25 Kohlenstoffatome enthalten, und die 
Alkylgruppen enthalten konnen, z. B. Phenol, Kresol, Xylenol, Ethylphenol, Propylphenol, Isopropylphenol, 
Nonylphenol und Naphtholgruppen; (c) Ketone, die 3 bis 15 Kohlenstoffatome enthalten, z. B. Aceton, Methylet- 
hylketon, Methyiisobutylketon, Acetoketon und Benzophenon; (d) Aldehyde, die 2 bis 15 Kohlenstoffatome 

enthalten, z. B. Acetaldehyd, Propionaldehyd, Octylaldehyd, Benzaldehyd, Tolualdehyd und Naphthaldehyd; (e) 

45 Ester organischer Sauren, die 2 bis 20 Kohlenstoffatome enthalten: Monoester organischer Sauren, z. B. Methyl- 
formiat, Methylacetat, Ethylacetat, Vinylacetat, Propylacetat, Octylacetat, Cyclohexyiacetat, Cellosolv-Acetat, 
Ethylpropionat, Ethylbutyrat, Ethylvalerat, Ethylstearat, Methyichloracetat, Ethyldichloracetat, Methylmetha- 
crylat, Ethylcrotonat, Cyclohexan-methylcarboxyiat, Ethyibenzoat, Propyibenzoat, Butyibenzoat, Octyibenzoat, 
Cyclohexylbenzoat, Phenyibenzoat, Benzylbenzoat, Cellosolv-benzoat, Methyltoluylat Ethyltohiylat, Amylto- 

50 luylat, Ethyiethylbenzoat, Methylanisat, Ethylanisat, Ethyiethoxybenzoat, Y-Bufyrolacton, a-Valerolacton, Cou- 
marin und Phthalid; und Ester organischer Polysauren, z. B. Diethylphthalat, Dibutylphthalat, Diheptylphthalat, 
Diethylsuccinat, Dibutylmaleat, 1,2-Cyclohexandiethylcarboxylat, Ethylencarbonat, Norbornan-dienyl-l^-dime- 
thylcarboxylat, Cyclopropan- 1 ,2-dicarbonsaure-n-hexyl- und 1 ,1 -Cyclobutan-diethylcarboxylat; (f) Ester anorga- 
nischer SSuren, die Kieselsaureester umfassen (ausgenommen Siliciumverbindungen, die durch die oben genann- 

55 te aflgemeinen Formel R l R 2 3-mSi(OR 5 )m dargestellt werden), z. B. Ethylsificat, Butylsilicat und Phenyltriethox- 
ysilan; (g) Saurehalogenide, die 2 bis 15 Kohlenstoffatome enthalten, z. B. Acetyichlorid, Benzoylchlorid, Toluyl- 
saurechlorid, Anissaurechlorid, Phthaloylchlorid und Isophthaloylchlorid;(h) Ether, die 2 bis 20 Kohlenstoffato- 
me enthalten, z. B. Methyiether, Ethylether, Isopropyiether, Butylether, Amylether, Tetrahydrofuran, Anisol und 
Diphenylether; (i) Amide, z. B. Saureamide, Benzoesaureamid und Toluykaureamid; (3) Amine, z. B. Memylamin, 

60 Ethylamin, Diethylamin, Tributylamin, Piperidin, Tribenzylamin, Anilin, Pyridin, Picolin und Tetramethyldiamin; 
(k) Nitrile, z. B. Acetonitril, Benzonitril und Phenylessigsaurenitril; (1) Alkoxyesterverbindungen, z. B. 2-(Ethox- 
ymethyl)ethylbenzoat, 2-(t-Butoxymemyl)ethyibenzoat, 3-Ethoxy-2-ethylphenylpropionat, 3-EthyIethoxypro- 
pionat, 3-Ethoxy-2-s-ethytbutylpropionat und 3-Ethoxy-2-t-ethylbutylpropionat; und (m) Ketonesterverbindun- 
gen, z. B. 2-Ethylbenzoylbenzoat, 2-(4'-Methylbenzoyl)ethylbenzoat und 2-BenzoyI-4^-ethyldimethylbenzoat 

65 Die Elektronendonoren sind vorzugsweise Esterverbindungen organischer SSuren und Saurehalogenidverbin- 
dungen, bevorzugter Phthalsaurediesterverbindungen, Cellosolvacetatesterverbindungen und Phthalsaurediha- 
logenide. 
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Komponente (A2) 

Die Siliciumverbindung zur Verwendung in der vorliegenden Erfindung wird durch eine ailgemeine Fonnel 
R'R^-mSifOR 3 ^ On dcr R l eine verzweigtkettige aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe odcr eine cyclische 
aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe ist, R 2 eine Kohlenwasserstoffgruppe, die dieselbe wie R 1 oder von dieser 5 
verschieden ist, oder eine ein Heteroatom enthaltende Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 3 eine Kohlenwasserstoff- 
gruppe ist, die 2 oder mehr Kohlenstoffatome enthalt, und 1 < m < 3) dargestellt Die Siliciumverbindung kann 
ein Gemisch der Siliciuraverbindungen sein, die durch die obige ailgemeine Forme! dargestellt werden. Wenn R 1 
eine verzweigtkettige aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe ist, so ist die verzweigte Kette vorzugsweise von 
einem Kohlenstoffatom, das einem Siliciumatora benachbart ist, aus verzweigt Die verzweigte Kette ist vor- 10 
zugsweise ein Alkyigruppe, eine Cycloalkylgruppe oder eine Arylgruppe (z. B. eine Phenylgruppe oder eine 
Methyl-substituierte Phenylgruppe). R l ist bevorzugt eine Gruppe, in der das Kohlenstoffatom einem Silicium- 
atom benachbart bt, d h. das Kohlenstoffatom in a-Position ist ein sekundares oder tertiSres, speziell ein 
tertiares Kohlenstoffatom. Wenn R 1 eine verzweigtkettige Kohlenwasserstoffgruppe ist, ist die Anzahl der 
Kohlenstoffatome im allgemeinen 3 bis 20, vorzugsweise 4 bis 10. Wenn R 1 eine cyclische Kohlenwasserstoff- is 
gruppe ist, betragt die Anzahl der Kohlenstoffatome im allgemeinen 4 bis 20, vorzugsweise 5 bis 10. R 2 ist eine 
Kohlenwasserstoffgruppe, die dieselbe ist wie R f oder von dieser verschieden ist, oder R 2 ist eine ein Hetero- 
atom enthaltende Kohlenwasserstoffgruppe. Die Anzahl der Kohlenstoffatome ist dabei im allgemeinen 1 bis 20, 
vorzugsweise 1 bis 10. R 3 ist eine Kohlenwasserstoffgruppe, die 2 oder mehr Kohlenstoffatome hat und ist 
vorzugsweise eine aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe mit 2 bis 20, vorzugsweise 2 bis 10, bevorzugter 2 bis 4, 20 
Kohlenstoffatomen. 

Die Siliciumverbindungen zur Verwendung in der vorliegenden Erfindung konnen speziell folgende umfassen: 
(CHa^CSKCHaXOCzHsfc (CH^CSUpHiXO-n-CsHrhs (CHa^CSiCCHaXO-i^Hzfe (CafeCSKCHaXO-n^H^ 
(CHa^iCCHjXO-i-CUH^ (CHaJaCS^CHsXO-t^Hg)^ (CHaJjCSKCHj^KCHaXO-n-CgHia)^ 

(CHs^CSiCCHaXO-n-CsHufe (CH^CSiCCHtfO-n^oHak (CH^CSiCCzHsXCXiHs)* 25 

(CH 3 )3CSi(n<:3H7XOC2H5)2. (CH&CSitf^a^XC^Hsk (CHafeCSifa^^XOCjHs)* 

(CHafeCSifl^HaXOCaHs)* (CH 3 )3CSi(s-C4H9XOC2Hs)2, (CHbJaCSKt-CUHsXOCzHsH 

(CH^CSKnCsHnXOCiHsK (CH^CSKc-CsH^X^Hsfe (CHa^iCn^eHuXOCzHs)^ 

(CH 3 )3CSi(CX^HiiXOC 2 H 5 )2, (CH 3 )aCSi(C2H5XO-n<: 3 H7)2, (CH^CSKCjHsXO-i^Hy^^^CS^HsXO-ii- 
CaH*)* (CHj^iCCaHsXO-i-C^H^ (CHaHCSi^HsXO-s-Ctffck (CHs^CS^HsXO-t^H^ 30 
(CHafeCSiCCzHsXO-n-CeHi^ (CH^CS^HsXO-n-CsHnK (CHaJaCSi^HsXO-n^ioHz,)* 

(CHafcCSiO^aHyMCHa^^ 

(CH^CSiC-CaHrXO-s^^HaH (CH^CS^i-C^rXO-t-CUHsh, (CHa^CSiO^aHyXOn-CeHu^ 

(CH^CSiCi-CsHyXO-n-CBHufc (CHj^CSiCi-CaHrXO-n-CxoHji^ (CH 3 ) s CSi(0-n-C 3 H7XOC2H5)2,(CH 3 ) 3 CSi(0-i- 
C 3 H 7 XOC 2 H s )2, (CH 3 )3CSi(0-n-C4lfeXOC2Hs)2. (CH&CSiCCM-C^XC^Hs)* (CHa^^O-s-C^XOCzHs)* 35 
(CH 3 )3CSi(0-t-C4H 9 XOQH5)2, (CHa^CS^O-n^HuX^Hs)^ (CHaJaCS^O-c-CsHgXOCiHs^ (CH3)aCSi(0-n- 
CeH^XOCjHsK (Clfa^iCO-c^HnXOCiHsfe (i-CaHyfcSiCOCjHs)* fi^tffe^OCzHs)* 

(s<UH 9 )2Si(OC2H5)2, (neo-C5Hn)2Si(OC2H5)2. (c-CsHs^C^Hs)* (c^^^O-n-CaHy)* (c-CsHfefeSiCO-n- 
C4H9)* (c^Hs^O-n-CsHu)* (c^Hg^CMi-CeHu)* (c^^u^iflX^Hsk (c-CeHu^O-n-CaHy)* 
(c-CeHu^O-n^HjK (c-GsHn^O-n-CsHu)^ (c-CeHti^O-n-CgH^K (c-CgHii^CHaXOCzHsX 40 
(c-C6H u )Si(CH3XC>-n-C 3 H7)2, (c-C6H„)Si(CH 3 XO-n-C4H9)2, (c-CeHii^CHaXO-n-CjHttK 

(c-C6Hu)Si(CH3XO.n-CsHt7)2. (c-C6Hu)Si(C2H5XOC2H5)2. (c-C6Hu)Si(n-C4H9XOC2H5)2, 

(c-C6Hn)Si(C5H9XOC2H5)2, (C2H5)aCSi(CHaXOC2H5)2, (C 2 H 5 )aCSi(CH 3 XO-n-C 3 H7)2, (C^H 5 )2CSi(CH3X04- 
CsHrh. (C2H 5 )aCSi(CHaXO-n-C4H9)2. (CiHs^CSKCHbXO-i-C^sfe (C2H5)3CSi(CH 3 XO-t.C4H9)2, 
(CjHs^CS^CHaXO-n-CeHnH {CbH 5 ycSKCHsXO-n-CeHi7h, (&Hs)iCSi(C^XO-n-CtoH2i)2, 45 

(CaH 5 )aCSi(C2H5)2(OC2H5)2, (CaHsfeOi^aHyXOCaHs)* (CzlhhCSKn-C&sX^Hsh, 

(C 2 H 5 )aCSi(i.C4H9XOC2H5)2. (CjHsfeCS^s^^XOCaHs)* (C^aCsiCt-C^X^Hsk 

^Hs^CSKn-CsHuXOCjHsfo (CjHsfcCSiCc^HsXOCaHsk (CjHsfcCSKn^^uXOCzHsk 

(CzHs^CSitc-CeHnXOCjHsH HCCH^CfCHa^CSKCHaX^Hs)^ r^CHs^CHsyzCS^HsX^Hs)^ 
H(CH 3 )2CXCHa)2CSi(n-CaH7XOC2Hs)2, HCCH^CHa^iCi-CaHyXCXiHs)^ so 

H(CH 3 )2C(CHa)2CSi(n-C4H9XOC2H5)2, HCCH^CH^CCCHs^O-n-CsHy^ HCCHafcCCCH&CSKCHaXO^ 
C 3 H 7 )2, H(CH 3 ) 2 C(CH 3 )2CSi(CH3XO-i-C 3 H7)2, H(CH 3 >2C(CH3)2CSi(CH 3 XO-n<^H9)2, 

H(CH 3 )2C(CH3)2CSi(C2H5XO.n<:aH 7 )2, (CH 3 ) 2 (C2H5)CSi{CH 3 XOC2H 5 )2, (CH 3 ) 2 (C2H5)CSi(CH 3 XO-n^ 3 H7)2, 
(CH 3 )2{C2H 5 )CSi(CH 3 XO-n-C4H9)2, (CH 3 ) 2 (C2H5)CSi(C2H s XO-n-<^H9)2, (CHafeCSHOaHs)* (CHj)aCSi(0-n- 
C 3 H 7 )a, (CHayaCSiCO-i-CaHTH (CH&CS^O-n-C^)* (CH 3 )jCSi(0-i<^H9)a, (CH 3 )aCSi(0.t-C^H9)a. 55 
(CH 3 )aCSi(0-n-C6Hi2)a, (CHakCS^O-n-CaHir)*, (CHa)aCSi(0-n-CioH 2 i)3, (CHa) 2 (C2H5>CSi(OCaH5) 3 , 
(CH 3 )2(C2H 5 )CSi(0-n-C3H7)a, (CHaWC^HsK^SKO-i-CaH?^ (CH 3 )2(C2H3)CS^O-n-C4H9)a, (CHaMQHsJCS^O-i- 
C4H 9 )a, (CH 3 )2(C2H 5 )CSi(0-t-C4H9)a, (CHa^HsJCSiCOn-CeHizJa. (CH 3 ) 2 (C2H 5 )CSi(0-n-CgH l 7) 3 , 
(CHsMCiHsK^^O-n-CtoHzi^ (CHaXCaHsfcCSKOCaHsk (CH 3 XC2H 5 ) 2 CSi(0.n-CaH 7 ) 3 , (CH 3 XC 2 H5)2CSi(0-i- 
C 3 H 7 )a, (CH3XC 2 H 5 )2CSi(0-n-C4H9)a. (CHaXCzHs^^O-i-QHgJs, (CH3XC 2 H 5 )2CSi(0-t-<^H9)a, 60 
(CHaXC 2 H 5 )2CSi(0-n-C6Hi 3 )a, (CH 3 XC2H 5 ) 2 CSi(0-n-a*Hi7) J , (CH^QHs^KO-n-Qo^ik 

H^HsJiCXCHahCSi^HsK H(CHshC(CHz)^Hp^C2H 7 )^ H(CH 5 )2C(CHa)2CSi(0-i.C 3 H7)3. 

HtCHa^CXCHa^CSKOn-QHs)* H(CH 3 )2C(CH3)2CSi(0.i<^H9)a, HCCHaJaCfCHaJ^^O.t-C^Ha^ 
HCCHa^CXCHa^CSKO^n-CeHuH HC^^CXCHaX^CHa^CSiCO-n-CsHiy^ r^CHaJjCXCHa^iCO-n-CoHatJa, 
(CH 3 )aCSi(CHaXOC2HsXO-n.CaH7X(CH3)aCSi(CH 3 XCC2H5XO-n<^9X 65 
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Si(OC 2 H s ) 3 , 



Si(CH 3 ) (OC 2 H s ) 2 , 



15 



Si(0C 2 H 5 ) 3 , 



20 



Si(0C 2 H 5 ) 3 , 



30 



Si (0C 2 H s ) 3r 



Si(CH 3 ) (OC 2 H 5 )2r 



Si(CH 3 ) {0-n-C 3 H 7 )2/ 



Si(CH 3 ) (0-n-C 4 H 9 ) 2 r 



50 



Si(CH 3 ) (OC 2 H 3 ) (0-n-C 4 H 9 ) 2 , 




60 



Si (0C 2 H s ) 3 , 



Wie oben festgestellt wurde, kann die Komponente (A) der vorliegenden Erfindung, wenn notwendig, zus3tz- 
lich zu den oben genannten essentieilen Komponenten wahlfreie Komponenten enthalten* Die folgenden Ver- 
bindungen werden in geeigneter Weise als derartige wahlfreie Komponenten eingesetzt 

(A) Vinylsilanverbindungen 

Vinylsilanverbindungen zur Verwendung in der vorliegenden Erfindung kOnnen eine Struktur haben, in der 
eine Vinylgruppe (CH 2 =CH— ) mindestens ein Wassers toff atom in Monosilan (SirU) ersetzt und in der ein 
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Halogen (vorzugsweise CI), erne Aikyigmppe (vorzugsweise eine Kohlenwasserstoffgruppe mit 1 bis 12 Kohlen- 
stoff atomen), eine Arylgruppe (vorzugsweise Phenyl eine Alkoxygruppe (vorzugsweise eine Alkoxygruppe mit 
1 bis 12 Kohienstoff atomen) oder dergleichen einige der verbleibenden Wasserstoff atome ersetzt 

Die Vinyisilanverbindungen k5nnen speziefl die folgenden umfassen: CH 2 «CH— SiHj, CH 2 «CH— SiH 2 
(CH 3 ), CH 2 «CH-SiH(CH3)2. CH 2 «CH-Si(CH3)3, CH 2 =SiCi3. Crfe^CH-SiCi^CrfeX CH 2 «CH- 5 
SirffCrfe)* CH 2 «CH-SiH(Cl) (CFfeX CH 2 «CH-Si(C2H 5 )3. CH 2 =CH-SiCI(C 2 Hs)2, CHa^CH-SiCIKCzHsX 
CH 2 =CH-Si(CH3) 2 (C2H5X CH 2 *CH-Si(CH3) (C^HsH CH 2 «CH-Si(n-C4H9)L CHj-CH-SifQHsk 
CH 2 *CH-Si(CH3) (GsHsk CH 2 =CH-Si(CH3) (CeHs), ^-'CH-SK^MCe^JCHsX (CH 2 =CH) 
(CH 3 )2Si-0-Si(CH3KCH-CH 2 ), (CHz-CH^iH* (Crfc-CHfcSiCl* (Crfc-CHfeS^CHafc und 
(CH 2 = CH^SifCsHs)* 10 

(B) Organometallische Verbindungen 

Es konnen auch organometallische Verbindungen von MetaUen, die zu den Gruppen I bis III des Periodensy- 
stems gehdren, verwendet werden. Die organometallischen Verbindungen zur Verwendung in der vorliegenden 15 
Erflndung haben mindestens eine Bindung organische Gruppe-MetalL Derartige organischen Gruppen sind 
typiscberweise Kohlenwasserstoffgruppen, in denen die Anzahl der Kohlenstoffatome im allgemeinen 1 bis 20, 
vorzugsweise 1 bis 6 ist Mindestens eine Valenz des Metalls der organometallischen Verbindung ist mit einer 
organischen Gruppe befriedigt, wie das oben festgestelh ist, und die verbleibende Valenz (Valenzen) desselben 
(wenn es welche gibt) kdnnen mit einem Wasserstoffatom, einem Halogenatom, einer Hydrocarbyloxygruppe 20 
(die Zahl der Kohlenstoffatome kann im allgemeinen 1 bis 20, vorzugsweise 1 bis 6, sein), oder mit einem 
weiteren Metall in derselben organometallischen Verbindung via Sauerstoffatom (z. EL — O— AI(CH3)— im Fall 
von Methyfalumoxan) oder dergleichen befriedigt sein. 

Derartige organometallische Verbindungen kdnnen insbesondere folgende umfassen: (a) Organolithiumver- 
bindungen, z. B. MethyUithium, n-Butyilithhim und t-Buryiiithium; (b) Organomagnesiumverbindungen, z. B. 25 
Butylethyimagnesium, Dibutyimagnesium, Hexylethylmagnesium, Butylmagnesiumchlorid und t-Butylmagnesi- 
umbromid; (c) Organozinkverbindungen, wie Diethyizink und Dibutyfcdnk; und (d) Organoaluminiumverbindun- 
gen, wie z. B. Trimethylaluminiurn, Triethylaluminium, Triisobutylalununium, Tri-n-hexylaltunmhim, Diethylalu- 
miniumchlorid, Diethylalumiiuumhalogenid, Diethyialuminiumethoxid, Ethylaluminiumsesquichlorid, Ethylalu- 
miniumdichlorid und Methyialumoxan, Organoaluminiumverbindungen sind besonders bevorzugt 30 

Jede der oben genannten optionalen Komponenten (A) und <B) kann einzeln oder als Gemisch aus zwei oder 
mehreren verwendet werden. Die Verwendung der optionalen Komponenten kann die Eff ekte der vorliegenden 
Erflndung verstarken. 

Hers tellung von Komponente (A) 35 

Die Komponente (A) kann durch ein schrittweises oder gleichzeitiges Inkontaktbringen der oben beschriebe- 
nen essentiellen und optionalen Komponenten und Waschen des resultierenden Produktes mit einem organi- 
schen Ldsungsmittel, z. B. einem Kohlenwasserstofflasungsmittel oder einem halogenierten Kohlenwasserstoff- 
losungsmi ttel, in einem Zwischenschritt oder in einem Endschritt hergestellt werden. 40 

So kann die Komponente (A) in einem Zweistufenverfahren hergestellt werden, wobei die feste Komponente 
(AX die Titan, Magnesium und ein Halogen als essentielle Komponenten enthalt, zuerst hergestellt wird, und das 
feste Produkt mit der Siliciumverbindung (A2) in Kontakt gebracht wird; oder sie kann nach einem Einstufenver- 
fahren hergestellt werden, wobei die Siliciumverbindung (A2) in dem Verfahren der HersteOung der festen 
Komponente (Al) vorhanden sein gelassen wird, urn so die Komponente (A) direkt herzustellen. Von diesen 45 
Verfahren ist das zuerst genannte Verfahren bevorzugt. 

Die Bedingungen zur Durchfuhrung des Kontaktes zwischen den Komponenten zur Bildungder Komponente 
(A) sind nicht besonders beschrankt, solange die angestrebten Wirkungen der vorliegenden Erflndung erreicht 
werden. Im allgemeinen werden allerdings die folgenden Bedingungen angewendet. Die Kontakttemperatur 
liegt vorzugsweise im Bereich von etwa zwischen — 50 bis etwa 200° C, vorzugsweise zwischen 0 und 1 00° C Der 50 
Kontakt kann unter Anwendung mechanischer Mittel, wie z. B* einer Rotationskugelmuhle, einer Vibrations- 
mOhle, einer StrahlmOhle oder einer Ruhrmuhie durchgefuhrt werden, oder nach einem Verfahren erfolgen, das 
ein Verdunnen der Komponenten mit einem inert en Verdunnungsmittel und Ruhren des Systems umfafit Das 
inerte Verdunnungsmittel kann ein aliphatischer oder aromadscher Kohlenwasserstoff oder ein Halogenkohlen- 
wasserstoff oder ein Polysiloxan sein. 55 

Obgleich die Mengen der jeweiligen Komponenten zur Bildung der Komponente (A) nicht in besonderer 
Weise limitiert sind, solange die beabsichtigten Effekte der vorliegenden Erflndung erzielt werden, kdnnen die 
folgenden Mengen im allgemeinen angewendet werden. Das Molverhaltnis der Titanverbindung zu der Magne- 
siumverbindung kann im Bereich zwischen 0,0001 bis 1000, vorzugsweise zwischen 0,01 und 10, liegen. Wenn eine 
Halogenverbindung als Halogenquelle verwendet wird, kann das Molverhaltnis der Halogenverbindung zu der 60 
Magnesiumverbindung im Bereich zwischen 0,01 und 1000, vorzugsweise zwischen 0,1 und 100, liegen, und zwar 
ungeachtet der Tatsache, ob die Titanverbindung und/oder die Magnesiumverbindung ein Halogen enthalt 
(enthalten) oder nicht Die Siliciumverbindung, Komponente (A2\ kann in einer solchen Menge verwendet 
werden, daB das Molverhaltnis von Stlicium zu Titan in der resultierenden Komponente (A) im Bereich zwischen 
0,01 bis 1000, vorzugsweise 0,1 und 1 00, sein wird. 65 

Wenn die Vinyisilanverbindung verwendet wird, kann sie in einer derartigen Menge verwendet werden, daB 
das Molverhaltnis Vinyisilanverbindung zu der Titankomponente in der resultierenden Komponente (A) im 
Bereich zwischen 0,001 bis 1000, vorzugsweise zwischen 0,01 und 100, liegt Wenn die Aluminium- und Borver- 
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bindungen verwendet werden, kdnnen die Morverhaltnisse dieser Verbindungen zti der Magnesiumverbindung 
im Bereich zwischen 0,001 und 100, vorzugsweise zwischen 0,01 und 1, liegen. Wenn der Elektronendonor 
verwendet wird, kann das Molverhaltnis Elektronendonor zu der Magnesiumverbindung im Berelch zwischen 
0,001 und 10, vorzugsweise zwischen 0,01 und 5, liegen. 

Die Komponente (A) kann hergestellt werden, indem die Komponent en (Al) und (A2), wenn notwendig, unter 
Verwendung weiterer Komponenten, wie z. B. einem Elektronendonor, zum Beispiel nach einem der folgenden 
Verfahren miteinander in Kontakt gebracht werden: 

(a) ein Verfahren, bei dem ein Magnesiumhalogenid rait einem Elektronendonor, einer Titan-enthaltenden 
Verbindung, einer Silidumverbindung und einem Sulfonat in Kontakt gebracht wird; 

(b) ein Verfahren, bei dem AJuminiumoxid oder Magnesiumoxid mit einer Phosphorhalogenidverbindung 
behandelt wird, und das behandelte AJuminiumoxid oder Magnesiumoxid mit einem Magnesiumhalogenid, 
einem Elektronendonor, einer Siliciumverbindung, einer Titanhalogenidverbindung und einem Sulfonat in 
Kontakt gebracht wird; 

(c) ein Verfahren, bei dem ein Magnesiumhalogenid mit Titantetraalkoxid und einer speziellen polymeren 
Siliciumverbindung in Kontakt gebracht werden, die resultierende feste Komponente mit einem Titanhalo- 
genid und/oder einem Stliciumhalogenid in Kontakt gebracht werden, das resultierende Reaktionsprodukt 
mit einem inerten organischen Losungsmittel in Kontakt gebracht wird, und dann das Reaktionsprodukt mit 
einer Siliciumverbindung und einer Sulf onatverbindung, entweder gleichzeitig oder schrittweise, in Kontakt 
gebracht werden. Als polymere Siliciumverbindung werden solche bevorzugt, die durch die Formel 
— (— SiHpfc 8 )— O— dargestellt werden (worin R 8 eine Kohlenwasserstoffgruppe mit 1 bis 10 Kohlen- 
s toff atomen ist, r einen solchen Polymerisationsgrad bezeichnet, dafi die Viskositat der polymeren Silicium- 
verbindung im Bereich zwischen 1 und 100 Centistoke liegt Spezifische bevorzugte Beispiele fur die 
polymere Siliciumverbindung umfassen Methylhydropolysiloxan, Ethyihydropolysfloxan, Phenyihydropoly- 
siloxan, Cyclohexylhydropolysiloxan, 13^,7-Tetramethyicyclotetrasiloxan und 1,3,5,7,9-PentamethyIcycIo- 
pentasOoxan; 

(d) ein Verfahren, bei dem eine Magnesiumverbindung in Titantetraalkoxid und/oder einem Elektronendo- 
nor aufgeldst wird, eine feste Komponente mit einem Halogenierungsmittel oder einer Titanhalogenidver- 
bindung abgeschieden wird, und die feste Komponente dann entweder gleichzeitig oder schrittweise mit 
einer Siliciumverbindung, einer Titanverbindung und einer Sulf onatverb indung in Kontakt gebracht wird; 

(e) ein Verfahren, bei dem eine Organomagnesiumverbindung, z_B. ein Grignard-Reagenz mit einem 
Halogenierungsmittel, einem Reduktionsmittel oder dergleichen in Kontakt gebracht wird, das resultieren- 
de Produkt mit einem Elektronendonor, wenn notwendig, in Kontakt gebracht wird, und das dann resultie- 
rende Produkt entweder gleichzeitig oder schrittweise mit einer Siliciumverbindung, einer Titanverbindung 
und einer Sulfonatverbindung in Kontakt gebracht wird; und 

(0 ein Verfahren, bei dem eine Alkoxymagnesiumverbindung entweder gleichzeitig oder schrittweise mit 
einem Halogenierungsmittel und/oder einer Titanverbindung, einer Siliciumverbindung und einer Sulfonat- 
verbindung in Gegenwart oder Abwesenheh eines Elektronendonors in Kontakt gebracht wind, oder indem 
diese separat miteinander in Kontakt gebracht werden. 

Unter den oben angefuhrten Verfahren sind die Verfahren (aX (c), (d) und (f) bevorzugt. Die Komponente (A) 
kann mit einem inerten organischen Losungsmittel, z. B. einem aliphatischen oder aromatischen Kohlenwasser- 
stofflosungsmittel (z. B. Hexan, Heptan, Toluol oder Cyclohexan) oder einem halogenierten Kohlenwasserstoff- 
losungsmittel (z. B. n-Butylchlorid, 1,2-Dichlorethan, Tetrachlorkohlenstoff oder Chlorbenzol) in einem Zwi- 
schenschritt oder einem abschlieBenden Schritt seiner Herstellung gewaschen werden. 

_ Die Komponente (A) zur Verwendung in der vorliegenden Erfindung kann auch eine sein, die ein Vorpolyme- 
risationsverfahren, das ein Polymerisieren einer eine Vinylgruppe enthaltenden Verbindung, z. B. ein Olefin, eine 
Dienverbindung oder Styrol, in Gegenwart der oben hergestellten Komponente (A) durchgemacht hat. Die 
Olefine, die fur die Vorpolyraerisation zu verwenden sind, haben 2 bis 20 Kohlenstoffatome und Beispiele dafur 
sind: Ethylen, Propylen, 1-Buten, 3-Methylbuten-l,l-penten, 1-Hexen, 4-Methylpenten-l,l-Octen, 1-Decen, 
1-Undecen und 1-Eicosen. Spezifische Beispiele fur die Dienverbindungen kdnnen 13-Butadien, Isopren, i,4-He- 
xadien, 1^-Hexadien, 13-Pentadien, 1,4-Pentadien, 2,4-Pentadien, 2^-Octadien, cis-2,trans-4-Hexadien,trans- 
2,trans-4-Hexadien, 13-Heptadien, 1,4-Heptadien, 1^-Heptadien, 1,6-Heptadien, 2,4-Heptadien, Dicyclopenta- 
dien, 13-CycIohexadien, 1,4-Cyclohexadien, Cyclopentadien, 13-Cycloheptadien, 4-Methyl-l,4-hexadien, 5-Me- 
thyl-l,4-hexadien, 1^-Decadien, 1,13-Tetradecadien, p-Divinylbenzol, m-Divinylbenzol, o-DivinylbenzoI und Di- 
cyclopentadien umfassen. Die Styrole kdnnen Styrol, a-Methylstyrol AUylbenzol und Chlorstyrol umfassen. 

Die Reaktionsbedingungen in dem oben genannten Vorpolymerisationsverfahren sind nicht in besonderer 
Weise eingeschrankt, solange die beabsichtigten Effekte der vorliegenden Erfindung erreicht werden; allerdings 
kdnnen die folgenden Bedingungen im allgemeinen angewendet werden. Die Menge der vorpolymerisierten, 
eine Vinylgruppe enthaltenden Verbindung kann im Bereich zwischen 0,01 bis 100 g, vorzugsweise zwischen 0,1 
bis 50 g, bevorzugter zwischen 0,5 und 10 g, pro 1 g der festen Katalysatorkomponente, liegen. Die Reaktions- 
temperatur kann bei der Vorpolymerisation im Bereich zwischen — 150 bis 150* C vorzugsweise zwischen 0 und 
1 00° C, liegen. Die Reaktionstemperatur der Vorpolymerisation ist vorzugsweise niedriger als die der Hauptpo- 
Iymerisation D von Propylen. Im allgemeinen wird die Reaktion vorzugsweise unter Ruhren ausgefuhrt In diesem 
Fall kann ein inertes Losungsmittel, z. B. n-Hexan oder n-Heptan, verwendet werden. 
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(2) Komponente a us einer Organoaluminiumverbindung 

Die Organoaluminhimverbindung (Komponente (B)X die in der vorliegenden Erfindung verwendbar ist, kann 
eine sein, die durch die aUgemeine Formel R 9 3 _»A1X, oder R 1 °3- t AI(OR lt )t (in der R 9 raid R ro jeweils eine 
Kohlenwasserstoffgruppe mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen oder Wasserstoff darstellen, R !1 eine Kohlenwasser- 
stoffgruppe ist, X ein Halogen ist, und s und t0ss<3,0<t< 3 sind) dargestellt wird. Spezifische Beispiele 
umfassen (a) Trialkjialuminium, z. B. Trimethyialuminium, Triethylalominiura, Triisobutyl aluminium, Trihexyla- 
luminium, Trioctylaluminium undTridecylaluminium;(b) AJkyiaiuminiumhalogenide, z. 3. DiethyJaluminiummo- 
nocbJorid, Diisobutylaluminiummonochlorid, EthyialuminiumsesquichJorid und Ethyl aluminiumdichlorid; (c) AJ- 
kylaluminiumhydride, z. B. Diethytalumimumhydrid and Diisobutytaluminiumhydrid; und (d) Alkylaluminiumalk- 
oxide,z.B.DieUiylaluniiniumethoxidundDiethylalumiiiiuniphenoxid. 

Diese Organoaluminiumverbindungen (a) bis (d) konnen in Kombination eingesetzt werden. Beispielsweise 
kann die Kombination aus Triethyialuminium und Dtethyialuminiumethoxid, die Kombination aus Diethylalumi- 
niummonochlorid und Diethyl aluminiurnethoxid, die Kombination aus Ethyialuminiumdichlorid und Ethyl alumi- 
niumdiethoxid, die Kombination aus Triethyialuminium, Diethylaiuminiumethoxid und Diemylaluminhimmono- 
chlorid, usw. verwendet werden. 

Zusatzlich konnen die organischen Aluminiumverbindungen (a) bis (d) mit Alumoxanen, z. B. Methyiaiumo- 
xan, Ethylalumoxan und Isobuty lalumoxan, kombiniert werden. 

(3) Komponente aus Silidumverbindung 

Die Silidumverbindung (Komponente (C)X die in der vorliegenden Erfindung zu verwenden ist, wird durch die 
aUgemeine Formel R 4 4-nSi(OR^, (in der R 4 eine Kohlenwasserstoffgruppe ist, R 5 eine Kohlenwasserstoffgrup- 
pe mit 2 oder mehr Kohlenstoffatomen ist, und 1 S n S 4) dargestellt Die Anzahl der Kohlenstoffatome in R* 
liegt im allgemeinen im Bereich von 1 bis 30, vorzugsweise von 1 bis 20; und die Anzahl der Kohlenstoffatome in 
R* liegt im allgemeinen im Bereich von 2 bis 20, vorzugsweise von 2 bis 10. 

Spezifische Beispiele fur solche Suidumverbindungen umfassen: 
Si(OC 2 H s )«, SKO-n-CjH 7 )4, SifO-i-CaliV)*, Si(0-n-C4H 9 >. Si(0-i-C4H»)4. S^O-s-C^)* SKO-t-C4H»k Si(0-n- 
CsHwK CHsS^OCiHs)* C 2 HjSi(CX^Hs)s, CH 2 =CH-Si(OC 2 H5)j, n^jHrS^OCiHs)* i-CsHTSffodHsn 
^S^^S 5 ** n-fsHirSKOdH,),, CeHsSifOCjH*)* (CH^OC.Hs)* (QHs^OC^ 
(CHz-C^jS^OQH,^. (n-C 3 H7)2Si(OC2H5)2. (i-CsHt^OCjHs),, (CsHsfeSKOQHsk. (CH,),Si(<>n-CrfJrk 
S5 3 ^^?^ ( S^^ n -^ H9 ^ (CHs^KO-tQH^ (CHj^C^s-COfek (CHs^O-t-cSS 
(CH5V3Si(OC2H5X (CHj^O-n-CjHri (CHjfeS^CM-CaHrX (CHa^O-n-OH^ (C 3 )3Si(0-i-C«H 9 )L (CHsJjSifO-s- 
SjJI 8 ^ _(CH3>sSi<0-t-C4H 9 X (C 2 H s )3Si(OC 2 H 5 X (n-CsHsfeS^OCjHs), a-CsHsJjS^OCjHsX (CjH&StfO&HA 
^H J ^CSi(CH3XOC 2 H,) 2 , (^yjCSK^XO-n-CjHr).. (CH^CSKC^XO-i^Hr)* (CftScH,XO-n: 
^S'^-^J^S?^^ 0 - 1 ^ 4 " 9 ^ , (CHjHCS^CHbXO-t-QH,)* (CH^JjCSKCHsXO^n-CeH,,).. 
^^-^M*^ 8 ^ 17 * 2 ' (CHsfeCSKCHjXO-n-QoH^ (C^jCSi^HsXOC.Hsk 

^S^^^^SF 2 "^ (CH 3 )3CSifi<: 1 H7XOC 2 H5) 2 , (CHj^CSKn-C^H^OC.Hs^ 

(CH 3 ) 3 CSi(i-CH 9 XOC2Hs) 2 , (CHjJjCS^s-CHsXOCzH,^ (CHj) 3 CSa[t-C4H 9 )fOC 2 Hsh° 

(CH^CStflc-QHuXOC^Hs^ (CHa^KCjHsXO-i^CH^ (CHsfeCSKQHsXO-i-CaHrfc (CHjJjCStfQHsXO-n- 
Sg'Ko.^ 0 " 3 ^^"* 0 - 1 - 0 ^ 9 ^ (CHsfeCSi^HsXO-s-Ctffe)** (CHa^QHjX&tS,).)* 
^^^ 2 ^ I ^ 6 S i ^ (^CSKQHsXO-u^sH,^ (Oft^fcHsXO-n^HSk 

SS^^ 03 "^ 0 '- 04119 ^ (CHshCS^-CaHrXO-s-C^H,^ (CHa^ifl-CjHrXO-t-C^X 

£S 3 ^^!; C3l l 7XO ;?- C6H,3 > , (CHs^CSKi-CsHrXO-n-CsH,^ (CftjsCSiO-CHzXO-n-C.oHMg 
^&feSl (0 n - C3H7)(OC2Hs ^ (CHa)jCSi(0-MiHrXOC2H* (CHsjjCS^O-n-C^H^OcSHs^ (CH 3 >jCs5c>-i- 
^XOC 2 H 5 X (CH 3 ),CSi(0-s<^H 9 XOC 2 H s X (CH,) 4 CSi(0-t-C4H 9 XOC 2 H,) 2 . (CHs^CS^O-ntc^xWlsfc 
(OTj^fp^H,) (OC2H5H .^CStfO-n-CsH,,)* (C^CSKO^HnXOC.Hs)* O^HrfcSubQHsg 
O-OHs^rfOCaHsK (s-C 4 H 9 ) 2 Si(OC2H s ) 2 , (neo-CsH.OjSoPCjH,)*, (c-QH^OQHs)*, (c-QH 9 )*Si(0-n- 
C3H 7 )2, (e^HsJjSifO-n-QH,)* (c-CsH^O-n-CsH,,)* (c-CsH^O-n-QH,,^ (c-CeHu^StfOQHsk 
(c-QHu^O-n-CsHrfc (c-CsHu^O-n-C^)* (c^Hu^O-n-CsHu)* (c-C^ufeSKO-n-CsH.r)* 
(c-CsHn^KCTjXOQHsfe, (c-QHu^CHaXO-n-CjH,)* (-cCeHn^CHaXO-n-C^^ (c-C^„^i(CHVXO-^ 
PoiK*-, ( £-9f?U^ i( 5? 3)(0 " ,, - C8 ? 17) * (c-CeHnySK^HsXOQHs^ (c-CeHn^n-QHsXOQHs^ 
fe^^^W 3 ^? 5 ^^ , (C 2 H 5 ) 3 CSi(CH3XOC 2 H 5 XOC 2 H s ) 2 , (CjHsfeCSKCHjXO-n^jHTfe 
(CjHshCS^CHaXO-i-CaHT)* (QHsfcCSKCHaXO-n-C^Hs)* (CzH&CSitCHjXO-i-Crffck (Cj^^CSi/CHjXO-t- 
^^o-J C ^h??ii C i H3XO " n " C6Hl3 ^ (CiHsJsCSKCHaXO-n-QH,,^ (C^HsyjCS^CHjXO-n-CoHj,),, 
^^£%^& s fe. (QHsHCSKn-C^HyXOCiHs^ (QHsfe&Ki^HrXOQHsg 

^ 2 o 5 ^! n ^? 9 ^? 2 " S > (C 2 H s ),CSiCi-C4H 9 XOC 2 Hs)2, (C^HsJjCSKS-COJsXOC^ 

^S^^WJS."^ , (C 2 H 5 ) s CSi(n-C s H„XOC 2 Hs) 2 , (QH&CS^c^XOQHsk 

^^fc^^^ „ , (C 2 H 5 hCSi(c-C 6 H 11 XOC 2 H5) 2 , H(CH3) 2 C(CH3) 2 CSi(CH3XOC 2 H 5 K 
H^CHsfeCXCHj^CS^QHsXOCzH,^ ^CHsJ^CHjyjCStfn^CjHzX^HsK 
^CH 3 ) 2 C(CH3) 2 CSi0^3H;XOC 2 H5> 2 , H(CH,) 2 C(CH,) 2 CSi(n-C4H 9 XOC 2 H s ) 2 , H^^Ha^&JSKO-t 
CsHjfe ^CHshaCHj^K^XO-i-CaHrfe HCCHs^CHj^irCHaXO-n-C+H^ 

I^CHs^CHa^CSKCjHsXO-n-CaH,),, (CH3MC 2 H 5 )CSi(CH3XOC 2 H5)2, (CT^Hs^CH^O-nt 
SS 7 ^" 3 ^" 5 ^^^^" 9 ^ (CH3WC^^Si(C 2 H 5 XO.n-C4H 9 i ^SSiSQHsJ, 
^S^^r 031 ^- (CHa^CSi(0-i-C3H 7 H (CH 3 )3CSi(0-n-C«H 9 )3. \c^)^^cAi 
C4H,),, (^^(O-n-CeHu),, (CHa^CSKO-n-CeHi,),. (C^HCS^O-n-CoHj,),: C^M5H 5 )CSi(OC H 5 )L 
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^H3WC 2 Hs)CSi{0-n-CjHrK (CHjMCjHsK^O-i-CjHrk (CH,MC 2 H s )CSi(0-n-C«H 9 ) J , (CH 3 WC 2 H s )CSi(0-i- 
CjHsfe (CH,HC2Hs)CSi(0-t-C«H9)j, (CHsMdHsJCSifO-i-CeH.j)* (CHaMdHsKS^O-n-CsHtrl 
^H 3 )j(C2H s )CSi(0-ii-C,oH2,)i. (CHjXCjHs^KOCjHs^ (CHtfC^jCSiCO-itCiHr),, (CH 3 XC 2 Hs)2CSi<0-i- 
. (CHsXCjHsfeCSKO-o-C*^)* (CHjXCjHs^KO-i-QH,)* (CH3XC 2 Hs)zCSi<0-t-C«H 9 )j, 
SSf9i!Sfe5? 1(< ^ C * Iu ^ (CH,XQH S ) 2 CSi(0^<iH,T) fc (CH,XC 2 Hs)2CSi(Olii-C t oH 2 ,W 

SS^S^^* 00 *" 5 ** H(CH3)2C(CH,) 2 CSi(0-a-&HT)i. HfCHs^C^^O-i-CjHrS 

HCCHjKXCHj^KO-n^H,),, HCCHs^CHsfeCS^O-i-Ctffek, H(CH 3 ) 2 C(CH3) 2 CSi(0-t-C«H 9 K 

5£ I ? 3 ^ CH, ¥ :Si < C> - I, - C6H,3 > 3 ' HtCHshCfCHj^CSKO-a-CeHuH HCCHj^CHj^O-n-CoH^ 
(CHj),CS<CH,XOC 2 H 5 XO-n^3H,X(CH3^ 



Si(OC 2 H5>3f 



Si(CH 3 ) (0C 2 H 5 ) 2 , 



Si (OC 2 H s ) 3 , 



Si(OC 2 H 5 ) 3 



Si (OC 2 H s ) 3 , 



Si(CH 3 ) (OC 2 H s ) 2 , 



Si (CH 3 ) (O-ii-CsHt) z. 



Si(CH 3 ) (0-n-C 4 H 9 ) 2 , 



Si (CH 3 ) (0C 2 H 5 ) (0-n-C 4 H 9 ) , 



Si (OC 2 H s ) 3 , 
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/A?l£f r Po| y merisation v <>n Propylen gemaB der vorllegenden Erfindung sind die Mengen der Komponenten 
(A)p JB) und (Q die verwendet werden sollen, nicht besonders beschrankt, solange die vorteilhaften Effekte der 
vorhegenden Erfindung erzielt werden. Allerdings kdnnen die folgenden Mengen im allgemeinen verwendet 
werden, Das Molverhdltnis der Komponente (B) zu der Titanverbindung der Komponente (A) kann im Bereich 
zwischen 0,001 und 10 000, vorzugsweise zwischen 1 und 1000, liegen, Das Molverhaltnis der Komponente (C) zu 
der Komponente (B) kann im Bereich zwischen 0,001 und 1000, vorzugsweise zwischen 0,01 und 10, noch 
bevorzugter zwischen 0,05 und 2 liegen. 

Polymerisation von Propylen 

Die Polymerisation von Propylen zur Herstellung des Polypropylens mit niedriger Kristaffinitat gemaB der 
vorhegenden Erfindung kann unter Anwendung irgendwelcher Polymerisationstechniken durchgefuhrt werden, 
beispielsweise als Aufschiammungspolymerisation unter Verwendung eines Kohlenwasserstoffldsungsmittels, 
als losungsmittelfreie Flussigphasenpolymerisation (Polymerisation in Masse), Ldsungspolymerisation und Poly- 
merisation in der Dampfphase. Im Fall einer Aufschiammungspolymerisation kdnnen aliphatische oder aromati- 
sche Losungsmittel, z. R Pentan, Hexan, Heptan, Cyclohexan, Benzol und Toluol oder Gemische der genannten, 
als Losungsmittel verwendet werden. Daruber hinaus kann die Polymerisation eine kontinuierliche Polymerisa- 
tion, eine Chargen-Polymerisation, eine Mehrstufen-Polymerisation oder eine Polymerisation, die den Schritt 
einer Vorpolymerisation beinhaltet, sein. Die Polymerisationstemperatur kann im allgemeinen im Bereich zwi- 
schen 20 und 200° C, vorzugsweise zwischen 50 und 150*C, liegen. Der Polymerisationsdruck kann im Bereich 
zwischen Atmospharendruck und etwa 300 kg/cm 2 , vorzugsweise zwischen Atmospharendruck und 100 kg/cm 2 
sein. Wie bekannt ist, kann Wasserstoff bei der Polymerisation als Molekiilargewichts-Modifikationsmittel 
emgesetzt werden. 

Die folgenden Beispiele erlautern die vorliegende Erfindung naher, sollen sie aber nicht auf diese beschranken. 
Die folgenden Verfahren und Apparaturen wurden zur Messung der physikalischen Eigenschaften der Poly- 
propylene, die in den Beispielen erhalten wurden, eingesetzt 

MFR 

Apparatur: Apparat zur Messung des SchmelzfluB-Index, hergest ell t von Takara Co, Ltd. 
MeBverfahren gemaB JIS-K6758 

cxs 

MeBverfahren: eine Probe (etwa 5 g) wurde genau abgemessen und vollstandig in Xylol (300 ml) bei 140°C < 
aufgeldst, dann wurde die Losung auf 23° C abgekOhit und 12 Stunden stehengelassen. Danach wurde eine * 
Filtration durchgefuhrt und die Feststoffrnenge, die im Filtrat aufgeldst war, wurde isoliert Das Gewicfatsver- 
haltms des isoherten Feststoff s zur Probe wurde bestimmt. 

Differential-Scanning-Kalorimeter (DSC) ^ 

Apparatur: DSC-2, hergestellt von PERKIN-ELMER Co, LtdL 
MeBverfahren: eine Probe (etwa 5 mg) wurde in 3 Minuten bei 200° C geschmolzen, dann wurde die Temperatur 
nut emer Geschwindigkeit von 10 g/min auf 30° C verringert. Danach wurde die Temperatur mit einer Ge- 
schwindigkeit von 10 g/min auf 200°C erhohL Auf diese Weise wurde eine Schmelzkurve erhalten- aus der 45 
Kurve wurde eine endotherme Hauptspitzentemperatur (Tmp) bestimmt. 

Querfraktioiuerungs-Chromatograph (CFQ 

Apparatur: Querfraktionienings-Chromatograph D150A, hergesteUt von Mitsubishi Chemical Co, Ltd 50 
MeBverfahren: erne Probe Polymerlosung (Losungsmittel: o-Dichk>rbenzoi) wurde einer Temperaturerhd- 
i^ifc ' u ^ fr ^ oni erung (TREF) zugefuhrt, wobei die Temperatur der Losung in 24 Stunden von 0°C auf 
140 C erhdht wurde. Auf diese Weise wurde eine Elutionskurve erhalten und daraus das Gewichtsverhaltnis der 
bei emer Temperatur von unter 80° C eluierten Polymerfraktion zu dem Gesamtpolymer bestimmt 

l3 C-NMR 55 

Apparatur: GSX-270, hergestellt von JEOL LTD. 
MeBverfahren: das Protonen-Entkopplungsverfahren wurde bei einer MeBtemperatur von 130°C unter Ver- 
wendung von o-DicMorbenzol/schweres Benzol als Losungsmittel durchgefuhrt, wobei das Gewichtsverhaltnis so 
der mmmm-Komponente zu dem Gesamtpolymer bestimmt wurde. 

Beispiel 1 

Herstellung von Komponente (A) 

200 ml dehydratisiertes und deoxidiertes n-Heptan wurden in einen ausreichend mit Stickstoff gesoulten 
Kolben gefullt, dann wurden 0,4 Mol MgCI 2 und 0,8 Mol Ti(0-n-C4H 9 ) zur Durchfuhrung der Reaktion bei 95°C 
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fGr 2 Stunden gefOUt Nach Beendigung der Reaktion wurde die Teraperatur des Systems auf 40° C verringert 
Danach wurden 48 ml Methylhydropolysiloxan (20 Centistoke) in den Kolben gegeben, urn eine Reaktion fiber 
3 Stunden durchzufuhren. Die result ierende f este Komponente wurde mit n-Heptan gewaschen. 

Als nachstes wurden 50 ml n-Heptan, das in der gleichen Weise wie oben gereinigt worden war, in einen in 
ausreichender Weise mit Stickstoff gespulten Kolben eingefOhrt, danach wurden 0,24 Mol, auf Mg-Atombasis, 
der obigen synthetisierten f esten Komponente in den Kolben gegeben. Danach wurden 0,4 Mol SiCU mit 25 ml 
n-Heptan vermischt; das Gemisch wurde fiber einen Zeitraum von 30 Minuten bei 30° C in den Kolben eingelei- 
tet, und das Gemisch wurde bei 70° C 3 Stunden lang reagieren gelassen. Nachdem die Reaktion beendet war, 
wurde das Reaktionsprodukt mit n-Heptan gewaschen. Danach wurden 1,6 ml (CH 3 )jCSi(CH3) (OC 2 Hs)2 als 
Siliciumverbindung in den Kolben gegeben, so daB das Reaktionsprodukt damit in Kontakt gebracht wurde, 
Nachdem der Kontakt hergestellt worden war, wurde das resultierende Produkt ausreichend mit n-Heptan 
gewaschen, wobei eine Komponente (A) erhalten wurde, die Magnesiumchlorid als Hauptkomponente enthielt 
Der Tltangehalt in der Komponente (A) war 23 Gew.-%. 

Polymerisation von Polypropylen 

500 ml ausreichend dehydratisiertes und deoxidiertes n-Heptan, 125 ml Triethyialuniinium als Komponente 
(B), 203 mg (CH 3 )3CSi(CH3) (OC 2 H s )2 als Komponente (C) und 15 mg der oben hergestellten Komponente (A) 
wurden in einen Stainless-Steel- Autoklaven mit einem Innenvolumen von 1,5 Liter, der mit einem Rfihrer und 
einem Thermostaten ausgestattet war, gegeben. Danach wurden 60 ml Wasserstoff in den Autoklaven eingelei- 
tet, und es wurden Temperatur und Druck des Systems zur Durchfuhrung der Polymerisation von Propyien 
unter den folgenden Bedingungen erhoht: Potymerisationsdnick — 5 kg/cm 2 G, Polymerisationstemperatur = 
75° C und Polymerisationszeit = 2 Stunden. Nach Beendigung der Polymerisation wurde die resultierende 
Polymer- Auf schlammiing einer Filtration unterzogen, urn das Polymer abzutrennen. Danach wurde das Polymer 
getrocknet. Als Resultat wurden 289,5 g Polymer erhalten. Aus dem Hltrat wurden 0,4S g Polymer erhalten. Das 
erhaltene Polymer hatte eine MFR von 4,5 g/10 min, eine Xylol-Ldslichkeit (CXS) bei 23° C von 2£ Gew.-%, eine 
Spitzentemperatur (Imp) von 160,1°C auf einer Schmelzkurve, die durch DSC erhalten wurde, bei einer 
Temperatur von unter 80°C eine eiuierte Menge von 0,52 Gew.-<K>, gemessen durch CFC, und eine isotaktische 
Pentad-Fraktion (mmmm) von 96,0%, gemessen durch NMR. 

Beispiei2 

Herstellung von Komponente (A) 

100 ml dehydratisiertes und deoxidiertes Toluol wurden in einen in ausreichender Weise mit Stickstoff gespul- 
ten Kolben gegeben, dann wurden 20 g Mg(OEt)2 unter Herstellung einer Suspension in den Kolben eingefOhrt 
Danach wurden 60 ml TiCU in den Kolben gegeben und die Temperatur des Systems von Raumtemperatur auf 
90° C erhdhL Danach wurden 33 ml Cellosolvacetat in den Kolben eingeleitet und die Temperatur auf 100 D C 
erhdht, urn dann eine 3-stfindige Reaktion durchzufuhren. Nachdem die Reaktion beendet war, wurde das 
Reaktionsprodukt ausreichend mit Toluol gewaschen. Danach wurden 100 ml TiCU und 100 ml Toluol in den 
Kolben eingeleitet, um eine 3-stfindige Reaktion bei 110°C durchzufuhren. Nachdem die Reaktion beendet war, 
wurde das Reaktionsprodukt ausreichend mit n-Heptan gewaschen. 

Als nachstes wurden 50 ml n-Heptan, das in der gleichen Weise wie oben gereinigt worden war, in einen in 
ausreichender Weise mit Stickstoff gespfilten Kolben gegeben; dann wurden 5 g der oben genannten syntheti- 
sierten f esten Komponente, 0,5 ml Divinyldimethylsilan, 1,1 ml (i-C3H 7 >2Si(CX^H5)2 und 3,6 g Al (n-CsHnk in den 
Kolben gegeben, wo sie bei 50° C 2 Stunden lang miteinander in Kontakt gebracht wurden. Danach wurde das 
resultierende Produkt in ausreichender Weise mit n-Heptan unter Herstellung einer Komponente (A) gewa- 
schen. Der Tltangehalt der Komponente (A) war 2,9 Gew.-%. 

Polymerisation von Propyien 

Die Polymerisation von Propyien wurde in der gleichen Weise wie im Beispiel 1 durchgef uhrt, auBer daB die 
Polymerisationstemperatur in 85° C geandert wurde, und daB 27/) ml (CH^CS^CIib) (O-n-Ctffefc als Kompo- 
nente (Q verwendet wurden. Das Resultat war, daB 301 J g Polymer erhalten wurdea Aus dem Ffltrat wurden 
0,66 g Polymer erhalten. Das Polymer hatte eine MFR von 6,2 g/10 min, eine Xylol-Loslichkeit (CXS) bei 23° C 
von 3,7 Gew.-%, eine Spitzentemperatur (Tmp) von 157°C auf einer Schmelzkurve, die durch DSC erhalten 
worden war, eine bei einer Temperatur von unter 80°C eiuierte Menge von 0,67 Gew.-%, gemessen durch CFQ 
und eine isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) von 96,0%, gemessen durch NMR. 

Beispiele3bis5 

Unter Verwendung der festen Katalysatorkomponente (Komponente (A)) von Beispiel 1 wurde dieselbe 
Polymerisation wie in Beispiel 1 durchgefuhrt, auBer daB Siliciumverbindungen, wie sie in Tabelle 1 dargestellt 
sind, als die Komponente (C) verwendet wurden. Die Resultate sind in Tabelle 1 auf gefuhrt 

Vergleichsbeispiel 1 

Es wurde eine feste Katalysatorkomponente in der gleichen Weise wie in Beispiel 1, auBer daB 
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£?iii^ C «^ i 00 *?*** als Komponente (A2) nicht eingesetzt wurde, hergestellt Die Polymerisation wurde in 
der gteichen Weise wie in Beispiel 1 durchgefObrt Das Resultat war, daB 168,6 g Polymer erfaahen wurde^ Aus 

Xylol-Usfichkeit (CXS) bei 23° C von 6,7 Gew.-%, bei einer Schmelzkurve, die durch DSC erhalten wmj eine 
Sp.teentemperatur (Tmp) von 15^Q bei einer Temperatur von unter 180°C eine elmerte von 
NM? S emessen durch CFC, und eine isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) von 92,0%, gemessendurch 

Vergleichsbeispiel 2 

r>^.ZZHZ eD — g f ^ en Kf^ysatorkomponente (Komponente (A)) von Beispiel 1 wurde dieseibe 
Polymensanon wie m Beispiel durchgefQhrt. aufier daB die Komponente (Q (Ca^ifCHXOCtHshS 
verwendet wurde. Das Ergebnis war, daB 234,6 g Polymer erhalten wurden. Aus dem fihrat wurieflSJ 
Polymer erhalten Das erhaltene Polymer hatte eine MFR von 6,6g/10 min, eine Xytol-L5suchkeit (CXS) bei 
Sn^«"^^ W " % V bel emer Schmelzkurve, die durch DSC erhalten wurde. eine Spitzeme^ewtor^nm) 
von 154^;G bei emer Temperatur von unter 180°C eine eluierte Menge von 3^0 Gew.-%, gemessendurch CFa 
und eine isotaktache Pentad-Fraktion (mmmm) von 93,0%, gemessen durch NMfL w ' gemessenaurcnCFC » 

Vergleichsbeispiel 3 

Kri.i»fio de 'L ydra i isiert u eS Un< ? deoxidiertes «»-Heptan wurden in einen ausreichend mit Stickstoff gespulten 
^?™^ 8 ^ e ^ d ^ C l WU ^? n 6 0nd TiCUin den Kolben geleitet. Andererseits wurden 120 XEtd 
l^uJ^^^T 111 ^ Z Ud c m T ~Pftrichter gef Qllt Der Kolben wurde auf - 10»C gekfihlt; und DfeC 
S« iT"^ tropfenweise fiber einen Zeitraum von 3 Stunden aus dem Tropftrichter zu denT nhalt 

des Kolbens gegeben. Die ReakUon wurde fur eine weitere Stunde bei - 10»C ablaufengelassen Die Tempera- - 
2l K W11 ? dann Ober 1 Stunde auf 65°C erhaht und die Reaktion fur eine weta^unde abbufe™ ' 
gelassen. Nachdem die ReakUon beendet war, wurde das Reaktionsprodukt in ausreichender Wefeemit ^He^ 
tan gewaschen, wobe. eine feste T.tantrichJorid-Zusammensetzung erhalten wurde. weise nut n Hep- 

erh^ S tenen T^n^?nHT/ emiSChte L5sune aus , 250ml ^-Heptan und 100ml Diisoamylether zu der oben 
Km^M^S^S^ u d-Zusammensetamg gegeben, urn eine 1-stflndige Reaktion bei 35»C durchzufuhren. a 
S nTn^^±? n - bCende - ^ r urde Reaktionsprodukt in ausreichender Weise mit n-Heptaugew^ 
schen. Danach wurde erne genuschte L5sung aus 250 ml n-Heptan und 120 ml TiCU fur 2 Stunden bei 65° C mit 
dem obigen Reaktionsprodukt in Kontakt gebracht Nachdem die Reaktion beendet vrar wStiTdas Reaktion 
produkt in ausreichender Weise mit n-He P tan unter Erhalt einer fto Kataly^o^mponS^gew^to 
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h ausreichend dehydrateiertes und deoxidiertes n-Heptan, 500 mg Diemyialuminiumchlorid und 50 me- 

der oben hergestellten festen Katalysatorkomponente wurden in einen StaiiUess-Steel-Amoldaven mit ein^m 
^T^ en , ^ D W Ut ?: d * r RQ^er «md einem Therniostaten^ Staattet l£ dSS 

zZdSS^,^ 5 6 ^ n A«toklaven geleitet und die Temperatur und der Druck ffiJS2££d£ 

tek^tS r S™" 0 " von ProP*" «nter den folgenden Bedingungen erhaht: Polymerias? 
l3ZZ££* u G Ji£ 0 ^ ema » 0 «!temperatur-- 65»C und Polymerisationszeit - 2 Stunden. Nachdem die 
Polymerisation beendet war, wurde die resultierende Polynier-Aiifschiammung zur Abtrennumr deTpoh™~n 
^erzogen; danach wurde das Polymerletrocknet Das eSKSS SE 

I?Sl?nZ^ tr™ ^-"SSa *»« Polymer erhaIten - Das erh ^ne Polymer hatte eine MFRvon 
iijZ Sr*££ Xylol-Loslichkeit (CXS) bei 23 °C von 3,4 Gew-%, bei einer durch DSC erhaltenen Schmeb- 
kurve emeSpitzentemperatur (Tmp) von 15 *r Q eine bei einer Temperatur von unter 80° C eluierte TMern^ von 
NMFL ' gemeSSen dUrCh ^ Und e5ne ^taktische Pentad-Fraktion (mmmm) von 91^% gem^durch 
Die ResultatederobigenBeispieleund VergleichsbeispielesindinTabelle 1 aufgefuhrt 
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TabeUel 



Bei- 
spiel 
Nr. 



Komponente 
(Al) 
(Menge) 



Komponente 
(C) 
(Menge) 



Polymer- 
ausbeute 



MFR 
g/10 min 



a/10 min 



cxs 



Gew.-% 



Tmp 



Eluierte 
Menge 
(CFC, 
unter 

80*c) 



Gew.-% 



10 



15 



20 



Bsp. 1 



t-Bu OEt 

^/ 

Me OEc 

(1.6atf 



Bsp. 2 



i-Fr OBt 

\ / 
Si 

/ \ 
i-?r OEt 

(Llmi: 



t-3u OEt 
Me OEt 



289,5 



4,5 



2,8 



160,1 



*t-3tt 0n*3u 

Me On-3u 
(270mgJ 



301,7 



"672 



3,7 



157,3 



0,62 



0,67 



96,0 



"96^" 



Bsp. 3 



t-Bu OEt 

\ 
OEt 
q,6ml 



Si 



-I- 

t.Bu Oo-CcHi? 

\ / 

Si 

/ \ 
n-Pr On-CiHir 

C37.1n>e> 



283,4 



4,1 



3,2 



157,6 



0,64 



95,0 



Bsp. 4 



Bu OEt 

OSt 
Cl.omJ 



CrCiH* OEt; 

V 



t-Bu 



v 1 



255,7 



4,3 



3,0 



158,6 



c-CiHd OEt 



Bsp. 5 



OEt 

Si 

\ 
OEc 



t-3tt OE*" 

v 

a-CsHw OEt 
p9,2n>t) 



243,8 



5,8 



3,2 



158,0 



0,61 



0,71 



95,0 



40 



45 



50 



55 



t-Bu 



OEt 



163,6 



6,7 



152,5 



Vgl.- 
Bsp. 1 



S \ 

Me OEt 



Vgl.- 
Bsp. 2 



t-Bu OEt 

/ \ 

Ma OEt 

a.6eoi 



234,6 



6,6 



5,5 



154,8 



"3^ 



92,0 



3,5 



93,0 



79,7 



8,1 



3,4 



159,8 



Vgl.- 
Bsp. 3 



"sTT 



91,5 



65 



Patentanspruche 

1. Polypropylenharz, das die folgenden physlkalischen Eigenschaften hat: 

(1) eine FlieBfahigkeit (MFR) von 0,1 bis 1 0O0 g/10 min, ge mess en bei 230° Q unter einer Belastung von 
2,16 kg; 

( 2) bei 23° C eine Xylol-L6sIichkeit (CXS) von 0,5 bis 5,0 Gew.-<ft; 

(3) eine endotherme Hauptspitzentemperatur (Tmp) von 153— 163°Q wie sie an einer Schmelzkurve 
bestimmt wind, welche mit einem Differential-Scanning Kalorimeter (DSC) gemessen wurde; 

(4) bei einer Temp era tur von unter 80° C eine eluierte Menge von 0,01 bis 3,0 Gew.-%, gemessen mit 
einem Querfrakrionierungs-Chromatograph (CFC); und 
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(5) eine isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) von 92,0 bis 98,0 Gew.-%, gemessen durch 13 C-NMR 
2. Verfahren zur Herstellung eines Polypropyienharzes nach Anspruch 1, das den Schritt eines Polymerisie- 
rens von Propylen in Gegenwart ernes Kataiysators umfaBt, welcher die Kombination der foteenden 
Komponenten(AX(B)und(C)enth5lt: 6 
Komponente (A): eine feste Katalysatorkomponente, die durch Inkontaktbringen einer Komponente (All 
welche eine feste Komponente ist, die Titan, Magnesium und ein Halogen als essentieUe Koraponenten 
enthilt, mit einer Komponente (A2), welche eine Komponente aus einer Siliciumverbindung ist, die durch 
die aUgemeine Formel R^-mSKOR 3 ^ (in der R 1 eine verzweigtkettige aliphatische Kohlenwasserstoff- 
gruppe ist oder eine cyclische aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 2 eine Kohlenwasserstoffgnippe, 
die dieselbe wie R 1 oder von dieser verschieden ist, oder eine ein Heteroatom enthaltende Kohlenwasser? 
stoffgruppe ist; R 3 eine Kohlenwasserstoffgruppe mit zwei oder mehr Kohlenstoffatomen ist und 1 ^ m 
3)dargestelhwird; 

Komponente (B): eine Komponente aus einer Organoaluminiumverbindung; 

Komponente (Q: eine Komponente aus einer Sfficiumverbindung, die durch die aflgemeine Formel 
4 -°Si(OR 5 )n (in der R 4 eine Kohlenwasserstoffgruppe ist, R s eine Kohlenwasserstoffgruppe mit 2 oder 
mehr Kohlenstoffatomen ist, und 1 ^ n < 4) dargestellt wird. 
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